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あらまし 液体金属脆化はある種の金属材料に対してガリウムなどの液体金属を接触させる
と、破壊強度が著しく低下する現象である。我々はレーザー励起された広帯域表面波パルスを
使った音速・減衰測定から、液体ガリウムのジュラルミンに対する侵入過程を調べた。減衰測
定はガリウム侵入が2段階に起こることを示した。まず、ガリウムは蜘蛛の巣状に 28μ,m/s 
という異常に早い速度で表面直下を拡がる。第2段階としてガリウムは直線的ではなく一様に、
表面直下よりやや深い部分を侵入する。音速は第2段階を反映して減少することが観測された。
縦波、横波についても測定から、深さ方向には表面方向と比べて数十分の 1の速度で侵入する
ことが確認された。
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Abstract Liquid metal embrittlement. is the reduction in the elongation to failure that can be 
produced when normally ductile solid metals are stressed while in contact with a liquid metal such as 
gallium. We have studied extraordinary-fast penetration process of gallium in aluminum alloys by 
measuring Rayleigh-wave velocity and attenuation using laser-induced ultrasound. The results of 
attenuation measurements showed two-stage penetration processes: the fast one is forming a structure 
like a spider's web along the surface with the speed of 28 μ, mis, and the slower one is the 
homogeneous penetration into the bulk. The velocity showed the decrease with time evolution, 
reflecting the slower stage. 
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1. はじめに
高エネルギーのパルスレーザーを物質に照射
し、超音波を励起する方法は非破壊評価の分野に
応用されつつある。このレーザー超音波は非接触
測定が可能という大きな特色を持つが、その他に
も広帯域の超音波パルスを高速にかつ局所的に
測定できるという利点を持っている。我々は固体
の物性的研究にもこのような利点を持つレーザ
ー超音波を応用したいと考えている。その一環と
して、固体金属に対する液体金属脆化現象の研究
に応用した例を報告する。
アルミニウム合金（ジュラルミン）に液体ガリ
ウムを接触させると、ガリウムは異常に速い速度
でジュラルミン中に浸透する。（その異常さから
いうと、侵入という言葉の方が適当とおもわれる
ので、以下では侵入という）その過程を超音波音
速、減衰の変化として観測することができた。
2. 液体金属脆化1-3)
多くの固体金属に引張応力を負荷すると塑性
変形を経て破壊する。これは延性破壊と呼ばれる。
延性の性質を持つ固体金属をある特定の液体金
属で濡らした状態儲華）で応力を負荷すると、塑
性変形に至らないか、もしくは十分に塑性変形し
ない状態で破壊すること催甜跛壊）が知られてい
るげ塔1)。この現象は液体金属脆化と呼ばれる。
液体金属脆化による破壊は実用的な面での問題
もある（例えば、パイプ中を通して水銀などを流
すとか、ナトリウムのような液体金属が原子反応
系における冷却剤として使われるようなときで
ある）。液体金属脆化の生じる組み合わせは、か
なり多くの種類について従来から知られており、
蓄積された情報量は決して少ないものではない。
にもかかわらず、その情報のほとんどは記述ない
し現象論的であって、液体金属が破壊過程に与え
る影響や理論的な解明はまだ明らかになってい
ない。
液体金属脆化を生じる組み合わせの中でも、
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延性破壊と脆性破壊
アルミニウムーガリウム系については研究例が
多い。これまでに行われたアルミニウム多結晶の
脆化の研究から、液体ガリウムでぬらしたアルミ
ニウムの破断面はガリウムが粒界侵入した部位
では粒界破壊し、侵入しない部位では延由籾裏す
ることがわかっており、脆化においては液体金属
の拡散が破断形態を支配する重要な要因である
と考えられる。液体金属脆化の現象では液体金属
によるぬれが生じた後に非常に短時間で脆性破
壊に至る。このとき、固体金属中を伝搬するクラ
ック先端へ液体金属原子が浸透し、クラック先端
の固体金属原子結合の切断を助けると考えられ
ている。それゆえ、固体金属バルク中への液体金
属の侵入速さがこの現象の発現を規制する重要
なパラメータであろうと考えられる。
ジュラルミン中をガリウムが侵入するとミク
ロな破壊が起こるので、超音波音速や減衰に影響
を与えると想像される。レーザー超音波を用いた
音速・減衰の経時変化からガリウムの侵入速度を
評価できるはずである。
3．レーザー超音波法4・6)
Fig.2に装置のブロック図を示す。レーザー超
音波技術では、高エネルギー密度のパルスレーザ
ーを金属などの材料に照射することにより、超音
波パルスを材料中に発生させる。検出にはCWの
レーザーを使用することで完全に非接触で測定
を行っている。パルスレーザーにより発生する
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Fig.2 レーザー超音波測定装置のブロック図
超音波は振動子などによって得られる波とは波
形や指向性が異なる。金属表面へのパルスレーザ
ーの照射による超音波発生は、主に熱弾性効果と
アブレーションが考えられる。熱弾性効果はパル
スレーザーの照射により、金属表面で光の一部が
吸収され急激に温度が上昇し、熱膨張による弾性
歪みが弾性波として伝搬する。また、アプレーシ
ョンについては、光のエネルギーが大きくなると
パルス的な加熱により物質が溶解し蒸発するこ
とから、この反作用として物質に応力波が発生す
る。このような要因からパルスレーザーの照射に
より金属内部には縦波・横波・表面波が発生する。
レーザー励起された縦波・横波の指向性につい
てば既に報告されている。 7)指向性があまり良く
ないため、検出される信号が弱く、強い励起エネ
ルギーが必要である。本実験では主として表面波
(Rayleigh waves)を用いた。励起レーザーを
円筒レンズで集束させることにより直線状の音
源を形成できるので、指向性や励起効率の点で
有利であり、低いエネルギーで十分なSN比が得
られる。しかし、表面波では表面近傍 (10M丑z
の場合深さ 1-2mm以内）の情報しか得られない
ので、縦波、横波についても実験を行った。
広帯域な測定を行うために広い周波数成分を
含む単一光バルスを励起パルスに使用した。超音
波の検出には、超音波信号による対象面のnm程
度の表面変位を光学的に測定する必要がある。そ
の方法にはマイケルソ辺塑干渉計やナイフエッ
ジ法などあるが、我々は試料が粗面であっても対
応でき、外部振動にも強い共焦点型のファプリペ
ロー干渉計を使用した。この方法では、試料から
反射される光の周波数が超音波振動でドップラ
ーシフトすることを利用し、光量変化として検出
する。参照光を用いず波面の乱れた信号光自信の
時間を遅らせ、多重干渉させることて選i音波信号
を得ている。しかし検出には時間遅れに対応した
周波数帯域の幅があり、ファブリペロー干渉計に
入射した光の透過光と反射光とでは結果が違っ
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Fig.3 それぞれの設定での
周波数と感度の様子
てくる。 8)Fig.3はファブリペロー干渉計のミラ
ー間隔、ミラーの反射率、透過光か反射光かのど
ちらを使用するかによって半値幅や感度がどの
ように変わるかを示したものである。このデータ
は表面波ではなく縦波を用い、厚さ 5mm.のジュ
ラルミンにパルスレーザーを照射し、その反対側
で検出したものである。今回使用する表面波の周
波数は10MHzを中心としていることから、その
あたりで一番感度が良く、より広帯域な測定がで
きるnの設定、すなわち曲率半径500mm,反射率
90％の凹面ミラーを用い、反射法で測定を行った。
超音波の励起光源には Q・switchedNd:YAG 
Laserの第2高調波(532nm,35mJ,5ns）を用い、
シリンドリカルレンズで長さ 15mm.⑪線状に変
形し、照射しt;:.,パワーは2mJ程度に抑えて表
面の損傷を防いでいる。検出には単一周波数CW
Nd:YAG Laser (532nm, 200m W)を使用したフ
ァブリペロー干渉計からの出力光をフォトダイ
オードで検出し、オシロスコープ(2GHz
Sampling)で観測したまたフォトダイオードの
直流出力の一部をフィードバックし、cwレーザ
ーや干渉計の熱的不安定を補償している。
4. 実験
試料には日本軽金属社製のジュラルミン
(2o17)を使用した。寸法は 20mmX40:mm.X
80mm.であり 40mmX80m.mの面を研磨して用
いた。ガリウムの融点が 29.8℃であり、アルミ
ニウムーガリウム合金の共晶温度が 26.4℃であ
ることから、試料の温度は 35℃に保持した。ガ
リウム量は0.15gで、付着位置はFig.2の左下に
示したように表面波の伝搬する真上でなく、約
9mmずらしたところである。これはガリウムを
真上に置くとガリウムが表面波を吸収してしま
い、検出が難しくなることや、ガリウムの侵入と
ともにガリウムの量や形が変化し、音波を吸収す
る量が変化するためである。ジュラルミン表面に
は酸化膜があるのでガリウムを乗せた後、表面を
少し擦ることで酸化膜内部に付着させている。
5. 表面波の音速・減衰
ガリウム付着から 1分10秒、 9分20秒、 17
分10秒経過したときの表面波波形をFig.4に示
す。その検出波形のスペクトルを Fig.5に示す。
検出した波形の全てをフーリエ解析し、 4,6, 8, 
10MHzの周波数において振幅減衰の経時変化を
示したのが Fig.6である。 Fig.6の減衰変化は2
段階の変化を示唆している。ガリウム付着後 3
分まではガリウムが音波伝搬経路に到達するま
での時間である。その後、約6分までは急速に減
少し儒1段階）、それ以降は比較的ゆっくり減
少している 002段階）。第1段階は周波数にほ
とんど依存せず、第2段階は高周波ほど減衰の程
度が大きい。
Fig.7はガリウムを付着してからの音速の相対
的経時変化を示している。音速はパルスレーザー
のトリガー信号から検出波形のピーク最大値ま
での伝搬時間から求めた。減衰は4分後から減少
するのに対し、音速は少し遅れて5分後から減少
し始める。また、その変化はFig.6と異なり、一
様で指数関数的である。
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アルミ蒸着膜にガリウムを付着させたときの
侵入パターン銀測の結果9)によると、ガリウムは
放射状に幾筋にも分かれて、まるで蜘株の巣のよ
うに拡がる。その後全面にわたって拡がる。この
結果を参考にすると、今回の実験結果は次のよう
に解釈できる。ガリウムはまず直線的に表面
直下を表面に沿って侵入する。これは表面波減衰
の第1段階の変化として表れる。しかし、ガリウ
ムの侵入量としてはわずかなので、音速にはあま
り影響を与えない。その侵入速度を、振幅が112
になるまでの時間として見積もってみる。ガリウ
ム中心位置から伝搬経路までの距離は9.0mmで
あり、振幅が半分に減衰するまでの時間が
5.28minであるのでガリウムの侵応即度は28JL 
misと見積ることができる。 lμmの厚さの薄膜
では速度は9.lμm/sであるので、同程度の値で
ある。第2段階ではガリウムは直線的ではなく一
様に、表面直下よりやや深い部分を侵入する。
Fig.6の第2段階では周波数により差があるが、
高周波数ほど波長が短く、浅い部分の影響を受け
やすいので、減衰が大きくなる0 Fig.7の音速変
化が第2段階の変化をよく表していると考えら
れる。それを指数関数exp(-tJt)でfittingすると
時定数-r=l()3sが得られる。
6. 縦波・横波伝搬
Fig. 7 
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表面波の結果を補足する意味で縦波・横波につ
いても測定を行っtr.o測定方法はFig.8に示した
ように、励起した音波を試料の反対側で検出して
いる。試料の厚さは20mmである。検出方法は
表面波の時と同じである。励起と検出の位置がず
れているのは、横波が斜め方向に伝搬するからで
ある（縦波は球面状に拡がる）。試料に深さ約
20mmの穴があいているが、これはガリウムが
ジュラルミンの内部へと侵入するより、表面の拡
がりが非常に早いために、検出の位置までにガリ
ウムが侵入することを防ぐためである。縦波・横
波の測定は音波の拡がりなどによって SINが非
常に悪いことから、励起効率を上げるために励起
励起
Fig.8 縦波・横波測定時の試料部
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Fig. 10 縦波の変化の様子
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位置に蒸発物を一様に付着させている0 Fig.9は
検出波形であり、左側の波は縦波であり右側は横
波である。縦波と横波の間にある小さな波は、波
形から推測すると横波が穴の先端によって縦波
へとモード変換したものと考えられる。 Fig.10
とFig.11は縦波と横波の変化の様子である。ガ
リウムの侵入によって音速の変化と振幅の減衰
が観測されたが、表面波に比べるとずっと変化量
は小さい。深さ方向には表面方向に比べると侵入
しにくく、速度は数十分の1である。
7. まとめ
レーザー超音波技術を用いて、ジュラルミン中
へのガリウム侵入について表面波音速・減衰を測
定した結果、 2段階の侵入過程を蜆測することが
できた。侵入過程は縦波・横波よりも表面波に敏
感に反映されることがわかった。他の液体金属脆
化についての測定も行う予定である。
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